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ABSTRAK 
 
Dalam penelitian ini telah disintesis serbuk ZrO2 menggunakan metode 
alkali fusion dan kopresipitasi dengan tingkat kemurnian unsur Zr 96,1%.  
Sumber serbuk ZrO2 adalah pasir zirkon yang diambil dari Kereng Pangi, 
Kalimantan Tengah. Proses sintesis serbuk ZrO2 adalah separasi magnetik,  
leaching HCl pada suhu 60-70°C selama 3 jam, alkali fusion pada suhu 700°C 
selama 3 jam, leaching HCl pada suhu 80-90°C selama 30 menit, kopresipitasi 
dengan NH4OH pada pH 10, pengeringan sampel hasil kopresipitasi, kemudian 
sampel kering dikalsinasi pada suhu 575°C, 625°C, 675°C, dan 725°C dengan 
waktu penahanan 3,4, dan 5 jam. Sampel serbuk ZrO2 yang sudah dikalsinasi 
dengan variasi suhu dan waktu kalsinasi selanjutnya dikarakterisasi dengan XRD, 
hasil analisis kualitatif menunjukkan bahwa fasa yang terbentuk adalah fasa 
tunggal yaitu ZrO2 tetragonal. Hal ini menunjukkan bahwa pengaruh variasi suhu 
dan waktu kalsinasi tidak signifikan pada pembentukan fasa ZrO2, sedangkan 
pengaruh variasi suhu dan waktu kalsinasi pada estimasi ukuran kristal rata-rata 
dan ukuran partikel rata-rata memberikan hasil yang bervariasi. Peningkatan suhu 
dan waktu kalsinasi cenderung meningkatkan ukuran kristal rata-rata sampel 
serbuk ZrO2, dengan ukuran kristal rata-rata terkecil sebesar 38 nm pada suhu 
625°C selama 3 jam dan ukuran kristal rata-rata terbesar pada suhu 725°C selama 
5 jam sebesar 74 nm. Suhu kalsinasi 675°C dan 725°C menghasilkan distribusi 
ukuran partikel lebih homogen dengan ukuran partikel rata-ratanya yang 
cenderung mengecil dengan bertambahnya waktu penahanan. 
 
 
Kata kunci: fasa, kalsinasi, zirkon, ZrO2  
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ABSTRACT 
 
In this study has been synthesized ZrO2 powders using alkaline fusion method and 
coprecipitation with a purity level of Zr element is 96,1%. Source ZrO2 powder is 
zircon sand taken from Kereng Pangi, Central Kalimantan. Synthesis process of 
ZrO2 powder are magnetic separation, leaching HCl at a temperature of 60-70°C 
for 3 hours, alkali fusion at a temperature of 700°C for 3 hours, HCl leaching at a 
temperature of 80-90°C for 30 minutes, coprecipitation with NH4OH at pH 10, 
drying the sample results coprecipitation, then dried samples calcined at a 
temperature of 575°C, 625°C, 675°C and 725°C with a hold time of 3, 4, and 5 
hours. Samples of ZrO2 powder which has been calcined by variations in 
calcination temperature and holding time subsequent characterized by XRD, the 
results of the qualitative analysis showed that the phase formed is a single phase is 
tetragonal ZrO2. This shows that the influence of variations in temperature and 
calcination time is not significant in the formation of ZrO2 phase, while the 
influence of variations in temperature and time of calcination at an estimated 
average crystal size and the average particle size gives varying results. Increased 
temperature and calcination time tends to increase the average crystal size ZrO2 
powder samples, with an average crystal size of the smallest of 38 nm at a 
temperature of 625°C for 3 hours and the average crystal size of the largest at a 
temperature of 725°C for 5 hours is 74 nm. Calcination temperature of 675°C and 
725°C produces a more homogeneous particle size distribution with the average 
particle size which tends to shrink with increasing holding time. 
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BAB 1 
PENDAHULUAN  
 
1.1 Latar Belakang 
Zirkonia merupakan material keramik yang berbentuk oksida kristalin dari 
hasil ektraksi pasir zirkon. Zirkonia memiliki beberapa keunggulan yaitu 
ketahanan yang tinggi terhadap panas, anti korosi, kerapatan dan kekerasan yang 
tinggi. Selain itu juga, zirkonia (ZrO2) merupakan salah satu material oksida yang 
mempunyai aplikasi optik yang luas seperti fotonik, filter interferometer dan 
pelapis cermin laser berdaya tinggi karena sifat kekerasannya, daya tembus optik, 
dan indeks bias yang tinggi (Liu et al., 2008). Selain itu juga zirkonia (ZrO2) 
dapat digunakan di berbagai bidang kimia seperti keramik dan katalis (Hannink et 
al., 2000). 
 Zirkonia bersifat polimorf, pada suhu yang sangat tinggi (>2370°C) bahan 
tersebut memiliki struktur kubik. Pada suhu menengah (1170°C-2370°C) 
memiliki struktur kristal tetragonal biasanya transformasi ini diikuti dengan 
penyusutan volume sekitar 3-5% (Bloor et al., 1994), sedangkan pada suhu rendah 
(< 1170°C) memiliki struktur monoklinik (Zhu, 1998). Struktur fasa zirkonia 
penting untuk banyak material. Sebagai contoh, tetragonal stabilized zirconia 
merupakan salah satu struktur penting dalam keramik karena sifat mekanisnya 
yang baik  seperti ketangguhan dari keretakan, kekerasan dan kekuatan. Selain 
memiliki keunggulan tersebut, zirkonia (ZrO2)  juga memiliki kelemahan yaitu 
bentuk kristalnya tidak stabil sehingga sulit ditemukan dalam bentuk senyawa 
tunggal tetapi selalu berikatan dengan senyawa lain sehingga perlu dilakukan 
pemurnian (Priyono dan Febrianto, 2012). 
Salah satu sumber zirkonia di alam adalah pasir zirkon (ZrSiO4). Pasir 
zirkon alam banyak ditemukan di Kepulauan Riau, Bangka Belitung, dan Pulau 
Kalimantan. Pulau Kalimantan merupakan salah satu wilayah deposit pasir zirkon 
yang cukup besar di Indonesia dengan cadangan pasir zirkon  di Provinsi 
Kalimantan Tengah sekitar 5.410.484.720 ton (Sudjoko dan Triyono, 2008). 
Direktorat Jenderal Bea dan Cukai dalam surat nomor S-377/BC/2012 tertanggal 
4 Mei 2012 telah melarang ekspor raw material mineral ke luar negeri antara lain 
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adalah bijih zirkon dan zirkonium silikat (Poernomo, 2012) artinya pasir zirkon 
alam tersebut harus diolah atau dimurnikan terlebih dahulu sebelum diekspor. 
Pemurnian pasir zirkon alam perlu untuk meningkatkan nilai tambah dari 
pasir zirkon tersebut. Dalam pembuatan atau pemurnian serbuk zirkonia, dapat 
dilakukan dalam beberapa metode yaitu metode alkali fusion, metode klorinasi 
dan termal dissosiasi, dissosiasi dari alkaline oksida, metode plasma zirkonia 
(Priyono dan Febrianto, 2012), kopresipitasi, teknik sitrat, hidrotermal, 
electrodeposition, solvothermal, dan sol-gel (Kumar et al., 2015). Pada penelitian 
ini digunakan penggabungan metode alkali fusion dan metode kopresipitasi.  
Alkali fusion yaitu mereaksikan  zirkon dan basa dengan perbandingan 
mol tertentu pada suhu tinggi. Alkali fusion potassium hidroksida (KOH) dengan 
pasir zirkon alam bertujuan untuk melepaskan ikatan SiO2 dari ZrSiO4. Selain itu 
juga, KOH berfungsi menurunkan temperatur dekomposisi ZrO2 dan SiO2 
(Abdelkader et al., 2008). Alkali fusion terhadap konsentrat zirkon memberikan 
fleksibilitas yang baik, sederhana dan membutuhkan modal dan biaya operasi 
yang murah karena tidak memerlukan peralatan dan bahan reaksi yang mahal 
(Dutra et al., 2012). Metode kopresipitasi digunakan untuk mensintesis 
nanostruktur serbuk ZrO2, keuntungan utama dari metode ini adalah  relatif 
ekonomis dan  dapat digunakan untuk membuat  nanoserbuk  dalam skala besar 
(Prasad et al., 2011). 
Dalam industri diperlukan sifat unggul dari suatu bahan, dalam hal ini 
adalah ZrO2. Sifat unggul suatu bahan salah satunya dapat diketahui dari struktur 
kristalnya. Struktur kristal dipengaruhi proses pengolahan salah satunya adalah 
perlakuan panas. Perlakuan panas bermacam-macam yaitu annealing, sintering, 
hidrolisis, pirolisis, dan kalsinasi. Pada zirkonia pembentukan fasa kristal 
diperoleh melalui kalsinasi.  
Pada penelitian sebelumnya (Kumar et al., 2015) diperoleh pengaruh tiga 
variasi suhu kalsinasi dengan waktu penahanan 3 jam terhadap tranformasi fasa 
zirkonia yang disintesis dengan metode sol-gel yaitu untuk suhu kalsinasi 500°C 
terbentuk fasa tetragonal dengan lima puncak difraksi, untuk suhu kalsinasi 600°C 
terbentuk fasa tetragonal (73%) dan monoklinik (27%), dan untuk suhu kalsinasi 
700°C terbentuk fasa monoklinik (64%) dan tetragonal (36%). Pada penelitian 
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tersebut tidak ada variasi waktu penahanan kalsinasi oleh karenanya penting untuk 
dilakukan riset tentang kebergantungan fasa ZrO2 pada suhu dan waktu kalsinasi. 
 
1.2 Rumusan  Masalah 
Berdasarkan latar belakang di atas, maka permasalahan yang akan 
dipecahkan adalah: 
a. Bagaimana membuat sampel ZrO2 dari pasir zirkon Kereng Pangi dengan 
metode alkali fusion dan kopresipitasi. 
b. Bagaimana variasi suhu dan waktu kalsinasi mempengaruhi pembentukan 
fasa ZrO2 dan mikrostruktur kristal ZrO2. 
c. Bagaimana memperoleh suhu kalsinasi dan waktu penahanan yang terbaik 
untuk menghasilkan lebih banyak fasa kristal ZrO2 dengan ukuran kristal 
yang bervariasi. 
 
1.3 Tujuan Penelitian 
Penelitian ini bertujuan untuk : 
a. Mengamati proses pembentukan fasa ZrO2 terhadap variasi suhu kalsinasi dan 
waktu penahanan.  
b. Mempelajari mikrostruktur kristal ZrO2 akibat variasi suhu kalsinasi dan 
waktu penahanan. 
c. Memperoleh suhu kalsinasi dan waktu penahanan terbaik untuk pembentukan 
fasa kristal ZrO2 dengan ukuran kristal yang bervariasi. 
 
1.4 Batasan Masalah 
Batasan masalah dari penelitian ini adalah: 
a. Bahan dasar pada penelitian ini adalah pasir zirkon alam Kereng Pangi 
Kalimantan Tengah. 
b. Serbuk ZrO2 yang akan dihasilkan dalam penelitian ini adalah sampel kering 
hasil kopresipitasi NH4OH pada pH 10 yang dikalsinasi dengan variasi suhu 
dan waktu penahanan. 
c. Variasi suhu kalsinasi yang digunakan dalam penelitian ini adalah 575°C, 
625°C, 675°C, dan 725°C  dan variasi waktunya adalah 3, 4, dan 5 jam. 
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1.5 Manfaat Penelitian 
Dari penelitian ini diharapkan memberikan nilai tambah material alam 
khususnya pasir zirkon Kereng Pangi, memberikan referensi data suhu kalsinasi 
dan waktu penahanan terbaik pembentukan fasa ZrO2 yang disintesis dari bahan 
alam serta memberikan alternatif sintesis ZrO2 yang lebih murah dan mudah. 
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BAB 2   
TINJAUAN PUSTAKA 
 
2.1 Zirkon (ZrSiO4) 
Zirkon (ZrSiO4) merupakan mineral aksesori yang banyak ditemukan pada 
batuan beku hasil pembekuan magma. Selain pada batuan beku zirkon juga 
ditemukan pada batuan sedimen namun dalam jumlah yang sedikit. Zirkon sering 
ditemukan bersama mineral ilmenite, rutile, monazite, leucoxene, dan garnet pada 
pasir sungai dan pantai dengan kandungan utama besi dan titanium (Biswas et al., 
2010). Gambar 2.1 berikut merupakan pasir sungai yang mengandung zirkon. 
 
 
 
Gambar 2.1. Pasir Sungai Mengandung Zirkon yang Telah Diseparasi Magnet 
 
Sifat kimia dan fisika dari zirkon dapat ditentukan dari struktur kristalnya 
atau sistem kristalnya. Sistem kristal zirkon dapat berupa monoklinik, heksagonal 
dan tetragonal. Zirkon memiliki sifat tahan korosi dan stabil pada suhu tinggi 
dengan titik lebur sekitar 2550°C. Massa jenis zirkon berkisar antara 4,6 gr/cm3 
sampai dengan 5,8 gr/cm3. Umumnya zirkon memiliki warna yang bervariasi 
putih bening, kuning, kehijauan, coklat kemerahan, kuning kecoklatan hingga 
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gelap. Zirkon tidak larut dalam air namun larut dalam larutan asam dan 
mengendap dalam larutan basa (Schuiling,1976). 
 
2.2 Zirkonia (ZrO2) 
Zirkonia merupakan material keramik yang berbentuk oksida kristalin dari 
hasil ektraksi pasir zirkon. Zirkonia memiliki beberapa keunggulan yaitu 
ketahanan yang tinggi terhadap panas, anti korosi, kerapatan dan kekerasan yang 
tinggi. Selain itu juga, zirkonia (ZrO2) merupakan salah satu material oksida yang 
mempunyai aplikasi optik yang luas seperti fotonik, filter interferometer dan 
pelapis cermin laser berdaya tinggi karena sifat kekerasannya, daya tembus optik, 
dan indeks bias yang tinggi (Liu et al., 2008). Selain memiliki keunggulan 
tersebut, zirkonia juga memiliki kelemahan yaitu bentuk kristalnya tidak stabil 
sehingga sulit ditemukan dalam bentuk senyawa tunggal (ZrO2) tetapi selalu 
berikatan dengan senyawa lain sehingga perlu dilakukan pemurnian (Priyono dan 
Febrianto, 2012).  
Salah satu sumber zirkonia di alam yaitu pasir zirkon (ZrSiO4) yang 
tersebar di Kepulauan Riau, Bangka Belitung dan Kalimantan (Sudjoko dan 
Triyono, 2008). Sumber utama penghasil zirkonia adalah zirkon (ZrSiO4) yang 
terdapat pada pasir zirkon dan baddeleyite (ZrO2). Untuk menghasilkan zirkonia 
dari zirkon tentunya harus dilakukan pemurnian sedangkan pada baddeleyite tidak 
perlu dilakukan pemurnian lagi (Ardiansyah, 2011). 
Dalam pembuatan atau pemurnian serbuk zirkonia, dapat dilakukan dalam 
beberapa metode yaitu (Priyono dan Febrianto, 2012): 
1. Metode fusing dengan menggunakan garam alkali. 
2. Metode klorinasi dan termal dissosiasi. 
3. Metode dissosiasi dari alkaline oksida. 
4. Metode plasma zirkonia. 
Pada dasarnya zirkonia (ZrO2) memiliki struktur kristal flourite yang  
mana untuk kationnya berdasarkan struktur FCC (face center cubic) dan semua 
interstisi tetrahedralnya diisi oleh anionnya. Namun pada kenyataannya terdapat 
tiga sistem kristal yang berbeda dalam senyawa zirkonia atau sering disebut 
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dengan polimorf. Ketiga sistem kristal tersebut adalah kubik, tetragonal dan 
monoklinik seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.2 (Material Design, 2009) 
dimana terdapat perbedaan simetri kristal seperti jarak antar atom tetapi bilangan 
koordinasi ionnya tidak berbeda (Chiang et al.,1997).  Bentuk polimorf dari 
zirkonia tersebut dipengaruhi oleh suhu dimana untuk kubik suhunya diatas 
2370°C, tetragonal antara 1170°C sampai dengan 2370°C, dan monoklinik 
dibawah 1170°C (Zhu, 1998). 
 
 
 Metastabil tetragonal-ZrO2, pertama kali ditemukan oleh O.Ruff dan 
F.Ebert pada tahun 1929. Berdasarkan pada estimasi kelebihan energi bebas pada 
transisi tetragonal ke monoklinik, R. Garvie mempertimbangkan bahwa adanya 
zirkonia tetragonal bergantung pada ukuran kristal dalam pekursor serbuk, akan 
tetapi bertentangan dengan data eksperimen yang diperoleh kemudian (Garvie, 
1978). Ukuran rata-rata prekursor juga mempengaruhi mekanisme  dan kinetika 
pembentukan fasa zirkonia. Berdasarkan literatur, kestabilan fasa zirkonia suhu 
tinggi dapat dicapai pada suhu rendah oleh prekursor yang disintesis dengan 
metode yang sesuai. Alasan kestabilan juga karena adanya residu gugus –OH dan 
ketakmurnian sampai suhu tinggi serta vakansi pada struktur (Kurapova and 
Konakov, 2014). Pada penambahan material oksida seperti MgO, CaO, dan Y2O3, 
transformasi suhu ZrO2 untuk membentuk fase kristal yang berbeda dapat 
diturunkan (Garcia et al, 2006). 
Pada fasa tetragonal bilangan koordinasi dari kation Zr4+ adalah 8. Fasa 
tetragonal dalam nanokristal ZrO2 dapat distabilkan pada temperatur ruang 
Gambar  2.2. Tiga Bentuk Polimorf dari ZrO2 (a) Monoklinik, (b) Tetragonal, (c) Kubik 
 
(a) (b) (c) 
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dibawah ukuran kritis 10 nm (untuk isolasi, tunggal, regangan bebas nanopartikel) 
atau 30 nm (dikaitkan dengan penyatuan kekristalan ZrO2). Dalam kasus bulk, 
kestabilan fasa tetragonal telah dilengkapi oleh prosentase kekosongan ion 
oksigen oleh doping ketakmurnian  tri-, tetra-, dan penta-valent dalam kisi ZrO2. 
Faktanya kestabilan struktur tetragonal dari nanokristal ZrO2 kemungkinan 
berkaitan dengan adanya generasi dari kelebihan kekosongan ion oksigen pada 
ukuran nano (Shukla and Seal, 2005).   
2.3 Alkali Fusion Zirkon 
Zirkon merupakan salah satu senyawa yang paling stabil, oleh karenanya 
dekomposisi zirkon tidak mudah dilakukan  baik secara kimia maupun fisika. 
Pada tekanan atmosfer, zirkon akan terdekomposisi menjadi ZrO2 dan SiO2 hanya 
pada suhu di atas 1690°C, sehingga perlu senyawa katalis untuk menurunkan suhu 
dekomposis tersebut. Salah satu metode yang dilakukan untuk menurunkan suhu 
dekomposisi zirkon adalah alkali fusion. Alkali fusion yaitu mereaksikan  zirkon 
dan basa dengan perbandingan mol tertentu pada suhu tinggi (Abdelkader et al., 
2008). 
Zirkon dapat dengan mudah diuraikan dengan alkali fusion pada titik 
leleh, menjadi orthosilikat dan ortozirkonat atau logam zirkonium silikat 
(Manhique, 2003). Pada dasarnya proses alkali fusion terhadap pasir zirkon adalah 
untuk melepaskan ikatan komponen SiO2 dalam mineral zirkon. Komponen SiO2 
dalam mineral zirkon membentuk ikatan kimia yang kuat sehingga sehingga tidak 
dapat dipisahkan secara fisik maupun dilarutkan dengan menggunakan pelarut 
yang umum (Sulistiyono dan Sajuti, 1996). Dengan menggunakan bantuan basa 
dan proses pada suhu peleburan yang tinggi, maka ikatan SiO2 dapat lepas dari 
mineral zirkon kemudian berikatan dengan basa. Dengan terlepasnya ikatan 
tersebut maka diperoleh suatu senyawa yang akan lebih mudah untuk dilarutkan. 
Alkali fusion terhadap konsentrat zirkon memberikan fleksibilitas yang baik, 
sederhana dan membutuhkan modal dan biaya operasi yang murah karena tidak 
memerlukan peralatan dan bahan reaksi yang mahal (Dutra et al., 2012). 
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2.4  Metode Kopresipitasi 
 Kopresipitasi merupakan salah satu  metode yang sering digunakan dalam 
teknik sintesis  material dengan struktur nano. Dalam  metode kopresipitasi, 
garam  logam  anorganik larut dalam air. Kation  logam dalam air ada dalam 
bentuk  jenis logam  hidrat. Jenis ini terhidrolisis dengan penambahan larutan 
dasar seperti NaOH atau NH4OH (Mazdisyani, 1982). Jenis yang terhidrolisis 
berkondensasi satu dengan yang lainnya membentuk logam  hidroksida atau 
endapan logam  hidro oksida pada peningkatan konsentrasi ion OH- dalam larutan. 
Endapan kemudian dicuci, disaring, dan dikeringkan. Sesudah itu, serbuk kering 
dikalsinasi untuk memperoleh fasa kristal logam oksida. Keuntungan utama dari 
metode ini adalah  relatif ekonomis dan  dapat digunakan untuk membuat  
nanoserbuk  dalam skala besar. Kekurangan metode ini adalah ketidakmampuan 
mengontrol ukuran partikel dan akhirnya partikel-partikel tersebut cenderung  
membentuk gumpalan (Prasad et al, 2011). 
  
2.5 Kalsinasi 
Proses kalsinasi didefinisikan sebagai pengerjaan bijih pada 
temperatur tinggi tetapi masih di bawah titik leleh tanpa disertai penambahan 
reagen dengan maksud untuk mengubah bentuk senyawa dalam konsentrat. Tahap 
awal proses kalsinasi merupakan reaksi  dekomposisi secara endotermik dan 
berfungsi untuk melepaskan gas-gas dalam  bentuk karbonat atau hidroksida 
sehingga menghasilkan serbuk dalam bentuk oksida  dengan kemurnian yang 
tinggi (Afza, 2011).  
Kalsinasi diperlukan sebagai penyiapan serbuk untuk diproses lebih lanjut 
dan juga untuk mendapatkan ukuran partikel yang optimum serta menguraikan 
senyawa-senyawa dalam bentuk garam atau dihidrat menjadi oksida, membentuk 
fase Kristal. Peristiwa yang terjadi selama proses kalsinasi antara lain (Reed, 
1988): 
1. Pelepasan air bebas (H2O) dan terikat (OH) berlangsung sekitar suhu 
100°C hingga suhu 300°C. 
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2. Pelepasan gas-gas, seperti : CO2 berlangsung sekitar suhu 600°C dan pada 
tahap ini disertai terjadinya pengurangan berat yang cukup berarti. 
3. Pada suhu lebih tinggi, sekitar 800oC struktur kristalnya sudah terbentuk, 
dimana pada kondisi ini ikatan diantara partikel serbuk belum kuat dan 
mudah lepas. 
Sachin Kumar dan kawan-kawan telah melakukan penelitian tentang 
pengaruh variasi suhu kalsinasi dengan waktu penahanan 3 jam terhadap 
tranformasi fase, struktur dan sifat optik dari zirkonia nanostuktur yang disintesis 
dengan metode sol gel. Terdapat tiga variasi suhu kalsinasi yaitu 500°C, 600°C, 
dan 500°C. Untuk suhu kalsinasi 500°C terbentuk fase tetragonal dengan lima 
puncak difraksi pada sudut 2θ yaitu 30.2°, 35°, 50.4°, 60°, dan 62.9° ditunjukkan 
pada Gambar 2.3, diameter nanostrukturnya diperoleh 8 nm, serta untuk sifat 
optiknya diperoleh energi gapnya (Eg) sebesar 5,1 eV. Untuk suhu kalsinasi 
600°C terbentuk fase tetragonal (73%) dan monoklinik (27%), diameter 
nanostrukturnya 17 nm, dan energi gapnya (Eg) sebesar 4,3 eV. Terakhir untuk 
suhu kalsinasi 700°C terbentuk fase monoklinik (64%) dan tetragonal (36%), 
diameter nanostrukturnya 10 nm, dan energi gapnya (Eg) sebesar 4,8 eV. 
 
Gambar 2.3. Hasil XRD Sampel yang Dikalsinasi pada Suhu 500°C, 600°C, dan 700°C 
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BAB 3 
METODE PENELITIAN 
 
Tujuan dari penelitian ini adalah sintesis dan karakterisasi serbuk ZrO2 
berdasarkan variasi suhu dan waktu kalsinasi. Metode penelitian ini akan 
diuraikan menjadi 3 bagian, yaitu (1) persiapan alat dan bahan, (2) prosedur kerja 
(3) karakterisasi material dengan peralatan XRF, XRD, DSC/TGA, FTIR,  PSA, 
dan SEM. 
  
3.1. Persiapan Peralatan dan Bahan  
3.1.1 Peralatan 
Peralatan yang digunakan dalam penelitian ini antara lain hotplate stirrer 
ciramec, magnetic stirrer bar, planetary ball mill, bola zirconia, timbangan digital 
O’haus PA214, kertas pH, furnace listrik Thermolyne BenchTop Muffle 1200, 
oven, dan ultrasonic cleaner. Sedangkan peralatan yang digunakan untuk 
karakterisasi adalah Differential Scanning Calorimetry and Thermogravimetric 
Analysis (DSC/TGA), Spektrometer X-Ray Fluorescence (XRF), Difraktometer 
Sinar-X (XRD), Spektrometer Fourier Transform Infrared (FTIR), Particle Size 
Analyzer (PSA), dan Scanning Electron Microscopy (SEM). 
 
3.1.2 Bahan 
Bahan dasar yang digunakan dalam penelitian ini adalah pasir zirkon 
alam Kereng Pangi Kalimantan Tengah, potassium hidroksida (KOH), asam 
klorida (HCl) (LIPI, HCl 37%), amonium hidroksida (NH4OH) dan aquades. 
 
3.2. Prosedur Kerja 
3.2.1. Preparasi Bahan Dasar 
Bahan dasar yang digunakan untuk sintesis serbuk ZrO2 adalah pasir 
zirkon alam Kereng Pangi Kalimantan Tengah, seperti yang ditunjukkan Gambar 
3.1. Serbuk ZrO2 disintesis dengan metode alkali fusion dan kopresipitasi, 
sebelumnya dilakukan preparasi bahan dasar sampel pasir zirkon alam terlebih 
dahulu. Langkah awal sampel pasir zirkon alam dikarakterisasi dengan XRF 
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untuk mengetahui kandungan unsur yang dominan. Zirkon merupakan material 
yang bersifat nonmagnetik, sehingga dilakukan separasi magnetik untuk 
memisahkan pengotor yang bersifat magnetik menggunakan magnet permanen. 
Pasir zirkon kemudian dicuci dengan air menggunakan ultrasonic cleaner selama 
30 menit. Pencucian dengan air untuk bertujuan untuk menghilangkan material-
material pengotor organik. Setelah dicuci dan dikeringkan, sampel pasir diuji 
menggunakan XRF untuk mengetahui penurunan kadar material magnetik setelah 
diseparasi magnetik. 
 
 
 Pasir zirkon dihaluskan dengan metode wet milling yang menggunakan 
medium alkohol selama 1 jam dengan kecepatan 180 putaran per menit (ppm) 
dengan bola zirkon. Pasir kemudian dikeringkan menggunakan hot plate pada 
suhu 50°C, kemudian sampel pasir dimasukkan ke dalam larutan HCl 2 M, diaduk 
selama 30 menit dan direndam selama 24 jam untuk mengurangi pengotor 
terutama unsur Fe yang masih tersisa. Perbandingan pasir zirkon dan HCl adalah 
1 g : 30 ml. Setelah perendaman selesai, sampel pasir disaring dan kemudian 
dimasukan kembali ke dalam larutan HCl 10,15 M dengan perbandingan yang 
sama seperti pada perendaman pada HCl 2 M, dan diaduk dengan pemanasan 
pada suhu 60-70°C selama 3 jam dengan tujuan untuk mengurangi unsur pengotor 
Ti. Sampel kemudian dicuci dengan menggunakan aquades beberapa kali sampai 
pH mencapai ±7 dan kemudian dikeringkan. Setelah itu, dilakukan karakterisasi 
Gambar 3.1. Pasir Zirkon Alam Kereng Pangi, Kalimantan Tengah 
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XRF lagi untuk mengetahui penurunan kadar unsur-unsur pengotor dalam sampel 
pasir.  
 
3.2.2. Sintesis Serbuk ZrO2 
Sintesis serbuk ZrO2 dilakukan dengan metode alkali fusion dan 
kopresipitasi. Metode alkali fusion yaitu mereaksikan pasir hasil preparasi dengan 
KOH pada suhu 700°C selama 3 jam dengan perbandingan massa KOH: massa 
pasir zirkon alam sebesar 1,5:1 setelah itu dilakukan pencucian dengan aquades 
sebanyak tiga kali. Setiap pelindian digunakan aquades sebanyak 300  ml untuk 
setiap 10 g hasil reaksi. Pelindian dilakukan dengan memasukkan hasil reaksi 
dalam gelas beker 500 mL berpengaduk magnetic stirrer bar, kemudian 
diletakkan pada hotplate stirrer Ciramec dengan kecepatan pengadukan sebesar 
200 rpm selama 30 menit. Sampel tersebut  kemudian diambil residunya dan 
dikeringkan. Selanjutnya dilakukan leaching  HCl 30% sebanyak 300 ml untuk 
setiap 10 gr sampel pada suhu 80-90°C selama 30 menit hingga terbentuk larutan 
berwarna kuning yang mengandung gel. Hasil leaching HCl kemudian disaring 
dengan kertas saring untuk memisahkan larutan dan gel. Larutan yang diperoleh 
kemudian diendapkan (kopresipitasi) dengan amonium hidroksida (NH4OH) pada 
pH 10, hasil endapan kemudian disaring dan dicuci sampai pH 7 selanjutnya 
dikeringkan.  Sampel kering hasil pengendapan, kemudian dikarakterisasi dengan 
DSC/TGA untuk menentukan suhu kalsinasi dan FTIR untuk mengetahui ikatan 
kimia yang terbentuk pada sampel sebelum kalsinasi. Setelah dilakukan 
karakterisasi tersebut, sampel dikalsinasi dengan variasi suhu dan waktu 
penahanan. Rangkuman proses sintesis serbuk ZrO2 ditunjukkan gambar 3.2. 
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3.3. Karakterisasi Material 
3.3.1. X-Ray Flourescence (XRF) 
 X-Ray Flourescence (XRF) digunakan untuk mengetahui komposisi 
elemen pasir zirkon sebagai bahan dasar sampel berbasis material alam, melihat 
perubahan kandungan unsur Zr dalam pasir zirkon alam setelah separasi 
magnetik,  setelah leaching HCl, dan  untuk mengetahui tingkat kemurnian 
sampel serbuk ZrO2 yang dihasilkan.  
 
3.3.2. X-Ray Diffractometer (XRD) 
Sampel pasir zirkon alam setelah separasi magnetik dikarakterisasi dengan 
XRD untuk mengetahui fase apa yang ada pada pasir. Selain itu karakterisasi 
XRD juga akan dilakukan setelah alkali fusion KOH dengan pasir untuk 
mengetahui fase yang terbentuk. Karakterisasi XRD selanjutnya yaitu setelah 
sampel kering hasil pengendapan dikalsinasi dengan variasi suhu dan waktu 
penahanan. Fasa-fasa yang terbentuk pada pola difraksi sinar X dianalisis 
kualitatif dengan perangkat lunak Match!, analisis rietveld dengan perangkat 
lunak rietica dan estimasi ukuran kristal rata-rata dianalisis dengan perangkat 
lunak MAUD. 
 
 
Kopresipitasi 
Pelindian dengan air Leaching HCl 
Penyaringan hasil 
kopresipitasi 
Sampel kering 
hasil kopresipitasi 
Sampel serbuk 
ZrO2 kalsinasi 
625°C 4 jam 
Gambar 3.2. Rangkuman Proses Sintesis Zirkonia 
Hasil alkali fusion 
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3.3.3. DSC/TGA 
Sampel kering hasil pengendapan NH4OH sebelum dikalsinasi terlebih 
dahulu dilakukan karakterisasi DSC/TGA untuk mengetahui perubahan massa dan 
perubahan fasa sebagai fungsi suhu yang akan dijadikan referensi suhu kalsinasi. 
DSC/TGA dilakukan di Laboratorium COE (Center of Energy) LPPM ITS 
Surabaya. Pengukuran dilakukan pada rentang suhu 20-1200°C dengan kelajuan 
kenaikan suhu sebesar 25°C/menit. 
 
3.3.4. FTIR 
Sampel kering hasil pengendapan NH4OH sebelum dikalsinasi bersifat 
amorf, sehingga untuk melihat ikatan kimia dan struktur molekul dari sampel 
tersebut dilakukan karakterisasi Fourier Transform InfraRed Spektroscopy 
(FTIR). 
 
3.3.5. PSA 
Analisis ukuran partikel zirkonia pada penelitian ini menggunakan Particle 
Size Analyzer (PSA) Malvern Zetasizer Nano ZS yang ada di Laboratorium Fisika 
ITS Surabaya. Sebelum dilakukan analisis menggunakan PSA, serbuk zirkonia 
dipreparasi terlebih dahulu dengan cara memasukan serbuk zirkonia ke dalam air 
sebagai pendispersi, dan kemudian ditambahkan sekitar 0.01% sabun cair sebagai 
surfaktan. Agar aglomerasi partikel zirkonia terdispersi, digunakan ultrasonic 
cleaner sebagai alat pendispersi. 
 
3.3.6. SEM 
Pengamatan mikrostruktur dilakukan dengan Scanning Electron Microscopy 
(SEM).  Tujuan dilaksanakannya karakterisasi menggunakan SEM dalam 
penelitian ini adalah untuk melihat morfologi sampel serbuk ZrO2. 
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3.4. Diagram Alir Penelitian 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                                                        
 
 
 
Gambar 3.3. Diagram Alir Penelitian 
Dikeringkan 
Alkali fusion KOH dengan pasir zirkon 
pada suhu 700°C selama 3 jam 
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Larutan diendapkan dalam NH4OH pada pH 10 
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BAB 4 
HASIL DAN PEMBAHASAN 
 
4.1 Preparasi Serbuk ZrO2 
4.1.1. Analisis Bahan Dasar  
Bahan dasar pembuatan sampel serbuk ZrO2 adalah pasir zirkon alam 
Kereng Pangi, Kalimantan Tengah. Proses sintesis serbuk ZrO2 adalah separasi 
magnetik,  leaching HCl pada suhu 60-70°C selama 3 jam, alkali fusion pada suhu 
700°C selama 3 jam, leaching HCl pada suhu 80-90°C selama 30 menit, 
pengendapan dengan NH4OH pada pH 10. Hasil karakterisasi X-ray fluorescence 
(XRF) pada pasir zirkon alam Kereng Pangi ditunjukkan pada Tabel 4.1 dari 
keadaan awal, setelah separasi magnetik, leaching HCl pada suhu 60-70°C, dan 
hasil akhir kalsinasi. 
 
Tabel 4.1 Prosentase Kandungan Unsur Dominan Hasil XRF pada Keadaan Awal (A), 
Setelah Separasi Magnetik (B),  Leaching HCl 60-70°C (C) dan Hasil Akhir Kalsinasi 
(D).  
Unsur A B C D 
Zr 70,00 90,90 95,20 96,10 
Ti 19,40 3,59 1,29 1,26 
Fe 6,34 0,28 0,10 0,18 
Hf 1,23 1,27 1,41 1,57 
Si 0,50 2,99 1,00 - 
 
Hasil XRF di atas menunjukkan leaching HCl sekitar suhu 60-70°C 
dapat mengurangi kandungan Ti dan Si tetapi masih belum bisa 
menghilangkannya. Selain dikarakterisasi dengan XRF, pasir zirkon alam juga 
dikarakterisasi dengan X-ray diffraction (XRD). Hasil analisis kualitatif pada 
Gambar 4.1 menunjukkan bahwa pasir zirkon alam mengandung senyawa ZrSiO4, 
TiO2, dan SiO2. Analisis ini bersesuaian dengan hasil XRF pada Tabel 4.1, dimana 
unsur pengotor Ti dan Si   masih ada. Oleh karena itu, digunakan metode alkali 
fusion yaitu mereaksikan pasir zirkon alam dengan senyawa alkali KOH pada 
suhu 700°C selama 3 jam. Metode alkali fusion selain bertujuan untuk 
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melepaskan ikatan SiO2 dalam mineral zirkon juga berfungsi untuk menurunkan 
suhu dekomposisi zirkon (ZrSiO4) (Abdelkader et al., 2008). Hasil karakterisasi 
XRD alkali fusion ditunjukkan pada Gambar 4.2. 
 
 
 
Gambar 4.1. Hasil Karakterisasi XRD Pasir Zirkom Alam Kereng Pangi 
 
Gambar 4.2. Hasil Alkali Fusion KOH dengan Pasir Zirkon Alam Kereng 
Pangi pada Suhu 700°C selama 3 Jam  
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Gambar 4.2 menunjukkan bahwa puncak-puncak difraksi yang terbentuk 
adalah K2ZrSiO4, ZrSiO4, dan K2Zr2O5. Senyawa yang terbentuk hasil alkali 
fusion tersebut, menunjukkan bahwa ZrSiO4 sebagian bereaksi dengan KOH 
membentuk K2ZrSiO4 dan K2Zr2O5, sedangkan sebagian lagi tidak terjadi reaksi 
dan tetap membentuk senyawa ZrSiO4. Pada senyawa K2Zr2O5 ikatan SiO2 lepas 
dari mineral zirkon kemudian berikatan dengan basa. Dengan terlepasnya ikatan 
tersebut maka diperoleh suatu senyawa yang akan lebih mudah untuk dilarutkan. 
Pada proses ini pengotor Si masih ada, sehingga dilakukan proses selanjutnya 
yaitu melarutkan pasir hasil alkali fusion ke dalam HCl 30%  pada suhu sekitar 
80-90°C selama 30 menit. Pada tahap ini sebagian larutan berubah menjadi gel, 
kemudian gel dan larutan kuning dipisahkan dengan kertas saring. Filtrat hasil 
penyaringan kemudian diendapkan (kopresipitasi) dengan amonia (NH4OH) pada 
pH 10, hasil endapan dicuci sampai pH 7 dan dikeringkan.   
 
4.1.2. Hasil Sintesis Serbuk ZrO2 
Sampel kering hasil kopresipitasi bersifat amorf, sehingga untuk 
mengetahui ikatan kimia yang terbentuk pada sampel tersebut dilakukan 
karakterisasi FTIR dengan hasil seperti yang ditunjukkan gambar 4.3. 
 
 
Gambar 4.3. Spektrum FTIR Sampel Kering Hasil Kopresipitasi 
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Hasil karakterisasi FTIR pada Gambar 4.3 di atas menunjukkan bahwa 
ikatan kimia yang terbentuk pada sampel adalah Zr(OH)4. Pada kurva ini lebar 
puncak dari bilangan gelombang 3400 cm-1 ke 2400 cm-1 ditandai dengan adanya 
vibrasi regangan O-H yang mengindikasikan adanya struktur air dan penyerapan 
air. Absorsi dari bilangan gelombang 1500 cm-1 sampai 1350 cm-1 berhubungan 
dengan vibrasi ikatan Zr-OH sedangkan absorsi pada rentang 450-500 cm-1 terjadi 
vibrasi Zr-O (Isfahani et al., 2012).  
Untuk menghasilkan serbuk ZrO2 kristalin, sampel kering hasil 
pengendapan (kopresipitasi) dikalsinasi terlebih dahulu. Penentuan suhu kalsinasi 
dilakukan dengan karakterisasi Differential Scanning Calorimeter (DSC) dan 
Thermogravimetry Analyzer (TGA). Hasil DSC/TGA yang ditunjukkan oleh 
Gambar 4.4. 
 
 
617°C 
Gambar 4.4. Kurva DSC-TGA Sampel Kering Hasil Kopresipitasi (ket: hitam 
adalah kurva TGA, dan biru adalah kurva DSC) 
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Kurva TGA menunjukkan bahwa terjadi pengurangan massa yang 
signifikan pada rentang suhu 25°C sampai dengan suhu 500°C yaitu sekitar 24 %, 
karena adanya pengaruh reaksi endoterm pada kurva DSC yang berhubungan 
dengan pengurangan massa air melalui penguapan dan pelepasan gugus hidroksil 
dari Zr(OH)4 menuju ke ZrO2. Pada rentang suhu ini sampel serbuk ZrO2 masih 
bersifat amorf. Dengan meningkatnya suhu, pengurangan massa akan semakin 
besar, namun prosentase pengurangan massa pada rentang suhu 550°C sampai 
dengan suhu > 550°C tidak signifikan seperti pada rentang suhu 25°C sampai 
dengan suhu 500°C. 
Pada kurva DSC, selain reaksi endoterm juga terjadi reaksi eksoterm. 
Karena prosentase pengurangan  massa tidak signifikan pada rentang suhu 550°C 
sampai dengan suhu > 550°C dan reaksi eksoterm dimulai pada suhu > 550°C hal 
ini berhubungan dengan proses kristalisasi serbuk ZrO2, maka variasi suhu 
kalsinasi  pada penelitian ini adalah 575°C, 625°C, 675°C, dan 725°C  dengan 
variasi waktu 3, 4, dan 5 jam. 
 
4.2. Analisis Data Difraksi Sampel Serbuk ZrO2 dengan Variasi Suhu dan 
Waktu Kalsinasi 
Sampel serbuk ZrO2 yang sudah dikalsinasi dengan variasi suhu dan 
waktu kalsinasi kemudian dikarakterisasi dengan XRD, hasilnya dapat dilihat 
pada Gambar 4.5. Hasil analisis kualitatif pola difraksi Gambar 4.5 memberikan 
bahwa fasa yang terbentuk untuk semua variasi suhu dan waktu kalsinasi adalah 
sama yaitu fasa ZrO2 tetragonal. Hal ini menunjukkan bahwa variasi suhu 
kalsinasi pada rentang 575°C-725°C dan waktu penahanan 3, 4, 5 jam tidak 
menyebabkan perubahan fasa dari sampel serbuk ZrO2. Hal ini berbeda dengan 
hasil yang diperoleh (Kumar et al., 2015) dan (Stoia et al., 2013) dengan metode 
sintesis sol-gel, dimana pada rentang suhu kalsinasi 500°C -700°C terjadi 
perubahan fasa tetragonal menuju monoklinik. Perbedaan metode sintesis dan 
prekursor memberikan pembentukan fasa yang berbeda. 
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(a) 
(b) 
 (c) 
Gambar 4.5. Pola Difraksi Sampel Serbuk ZrO2 dengan Variasi 
Suhu dan Waktu Kalsinasi (a) 5 Jam, (b) 4 Jam, (c) 3 Jam 
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Variasi suhu dan waktu kalsinasi berpengaruh pada lebar puncak difraksi 
dan pergeseran sudut difraksinya, hal ini berkaitan dengan perubahan ukuran 
kristal dan volume sel satuan dari sampel serbuk ZrO2. Menurut teori (Callister, 
2007) ukuran kristal bergantung pada waktu dan suhu. Untuk mengetahui 
pengaruhnya, dilakukan analisis rietica untuk perubahan volume sel satuan dan 
MAUD untuk estimasi ukuran kristal dari data XRD yang ditunjukkan pada Tabel 
4.2  dan 4.3. 
 
Tabel 4.2. Hasil Analisis Rietica Sampel Serbuk ZrO2 pada Variasi Suhu dan Waktu 
Kalsinasi 
Suhu 
(°C) 
Volume Sel Satuan (Ȧ3) 
3 Jam 4 Jam 5 Jam 
575 64,509 64,351 64,425 
625 63,653 64,051 64,359 
675 66,941 67,180 64,177 
725 66,956 66,741 64,240 
 
Tabel 4.3. Hasil Analisis MAUD Sampel Serbuk ZrO2 pada Variasi Suhu dan Waktu 
Kalsinasi  
Suhu 
Ukuran Kristal Rata-rata (nm) 
3 Jam 4 Jam 5 jam 
575 39(1) 42(1) 43(2) 
625 38(1) 44(1) 46(1) 
675 43(1) 57(2) 70(3) 
725 39(1) 69(3) 74(2) 
 
Dari hasil pada Tabel 4.2 dan Tabel 4.3 menunjukkan bahwa baik suhu 
maupun waktu kalsinasi berpengaruh pada perubahan volume sel satuan dan 
estimasi ukuran kristal rata-rata sampel serbuk ZrO2. Pada Tabel 4.2 perubahan 
volume sel satuan yang berbanding lurus dengan waktu penahanan terjadi pada  
suhu 625°C, terlihat dengan bertambahnya waktu penahanan maka volume sel 
satuannya semakin membesar sedangkan pada suhu 725°C terjadi sebaliknya dan 
pada dua suhu lainnya yaitu 575°C dan 675°C terjadi peningkatan volume sel 
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satuan pada waktu 4 jam kemudian terjadi penurunan pada waktu 5 jam. Namun 
secara keseluruhan, variasi suhu dan waktu kalsinasi pada volum sel satuan 
sampel serbuk ZrO2 pengaruhnya tidak signifikan. Berbeda dengan volum sel 
satuan, estimasi ukuran kristal rata-rata hasil analisis MAUD pada Tabel 4.3 
menunjukkan bahwa variasi suhu dan waktu kalsinasi berpengaruh signifikan 
pada ukuran kristal rata-rata, terutama pada suhu 725°C dengan bertambahnya 
waktu penahanan ukuran kristal rata-ratanya semakin meningkat, hal ini 
menunjukkan bahwa waktu penahanan berpengaruh signifikan pada pertumbuhan 
kristal. 
Selain volum sel satuan dan estimasi ukuran kristal rata-rata, variasi suhu 
dan waktu kalsinasi juga berpengaruh pada pengurangan massa sampel serbuk 
ZrO2 seperti yang ditunjukkan Tabel 4.4. Dengan kenaikan suhu dan semakin 
lama waktu penahanan, massanya cenderung berkurang, ini menunjukkan bahwa 
semakin banyak massa air dan gugus hidroksil yang hilang sehingga juga 
mempengaruhi pembentukan fasa kristal ZrO2. 
 
Tabel 4.4. Pengurangan Massa Sampel Serbuk ZrO2 setelah Kalsinasi 
 
Suhu 
(°C) 
Waktu 
(Jam) 
Massa 
Sebelum 
(gr) 
Massa 
Sesudah 
(gr) 
Pengurangan 
Massa (gr) 
575 3 0,552 0,419 0,133 
 4 0,584 0,437 0,148 
 5 0,702 0,551 0,151 
625 3 0,598 0,448 0,150 
 4 0,592 0,434 0,158 
 5 0,715 0,554 0,161 
675 3 0,527 0,369 0,157 
 4 0,679 0,511 0,168 
 5 0,815 0,601 0,214 
725 3 0,714 0,508 0,206 
 4 0,808 0,583 0,225 
 5 0,856 0,612 0,244 
 
Dibandingkan dengan kurva TGA pada Gambar 4.4, pengurangan  massa 
pada Tabel 4.4 cenderung sama yaitu dengan semakin meningkatnya suhu 
pengurangan massanya akan semakin besar begitu pula dengan bertambahnya 
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waktu penahanan.  Berdasarkan hasil TGA, prosentase pengurangan massa  pada 
rentang suhu 25°C sampai dengan suhu 500°C yaitu sekitar 24% dan pada rentang 
suhu > 500°C sampai dengan 800°C prosentase pengurangan massa rata-rata 
sekitar 1,8%, jadi total prosentase pengurangan massa  pada suhu 575°C, 625°C, 
675°C, dan 725°C adalah rata-rata sekitar 25,8%. Jika dibandingkan dengan hasil 
pengurangan massa pada Tabel 4.4, perhitungan prosentasenya bervariasi dari 
21,5% sampai dengan 29,8%, hal ini karena massa sampel sebelum kalsinasi 
bervariasi sehingga kecenderungannya terhadap suhu kalsinasi dan waktu 
penahanan tidak dapat ditentukan. 
 
4.3. Hasil Pengukuran PSA 
Untuk mengetahui ukuran partikel rata-rata dari sampel serbuk ZrO2 
setelah kalsinasi dilakukan pengukuran menggunakan peralatan Particle Size 
Analyzer (PSA). Hasil pengukuran ditunjukkan pada Tabel 4.5. 
 
 Tabel 4.5. Hasil Pengukuran PSA  pada Variasi Suhu dan Waktu Kalsinasi 
 
Suhu 
(°C) 
Ukuran Partikel Rata-rata (nm) 
3 Jam 4 Jam 5 Jam 
575 222 238 193 
625 228 223 275 
675 207 196 192 
725 235 201 191 
 
Dari Tabel 4.5 diperoleh ukuran partikel rata-rata yang terbesar pada 
suhu 625°C dengan waktu penahanan 5 jam dan yang terkecil pada suhu 725°C 
dengan waktu penahanan 5 jam. Pada suhu 725°C dan  675°C semakin lama 
waktu penahanan semakin kecil ukuran partikel rata-ratanya, pada suhu 575°C 
ukuran partikel rata-ratanya meningkat pada waktu penahanan 4 jam dan menurun 
pada waktu 5 jam, sedangkan pada suhu 625°C ukuran partikel rata-ratanya 
menurun pada waktu penahanan 4 jam dan meningkat pada waktu 5 jam.  
Gambar 4.6 menunjukkan kurva distribusi ukuran partikel sampel serbuk 
ZrO2 setelah dikalsinasi dengan variasi suhu dan waktu kalsinasi. Gambar 4.6(a) 
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menunjukkan distribusi ukuran partikel sampel serbuk ZrO2 yang telah dikalsinasi 
selama 3 jam. Pada gambar ini terlihat bahwa suhu 675°C memiliki distribusi 
ukuran partikel yang paling homogen terlihat dari sempitnya kurva yang 
dihasilkan, selain homogen ukuran partikel rata-ratanya juga lebih kecil 
dibandingkan suhu yang lain seperti yang ditunjukkan pada Tabel 4.5, begitu 
sebaliknya pada suhu 575°C kurva distribusinya terlihat lebih lebar dibandingkan 
yang lain dan ini menunjukkan tingkat kehomogenan yang lebih rendah 
dibandingkan suhu yang lainnya. Pada Gambar 4.6(b), distribusi ukuran yang 
paling homogen pada suhu 675°C dan ukuran partikel rata-ratanya paling kecil. 
Kemudian pada Gambar 4.6.(c) distribusi partikel yang homogen pada suhu 
675°C dan 725°C sedangkan pada suhu 575°C dan 625°C memiliki distribusi 
yang tidak homogen terlihat dari bentuk kurvanya yang lebar. Distribusi ukuran 
partikel yang tidak homogen, kemungkinan disebabkan oleh adanya aglomerasi 
dari sampel serbuk ZrO2 karena proses kopresipitasi. 
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Gambar 4.6. Kurva Distribusi Ukuran Partikel Serbuk ZrO2 yang 
telah Dikalsinasi (a) 5 jam, (b) 4 jam, (c) 3 jam 
(c) 
(b) ( ) 
(a) 
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4.4. Morfologi Sampel Serbuk ZrO2 setelah Kalsinasi 
Pengamatan morfologi dan distribusi ukuran partikel dilakukan dengan 
SEM. Hasil pengamatan SEM dari sampel serbuk ZrO2 yang dikalsinasi pada 
suhu 625°C selama 4 jam, ditunjukkan pada Gambar 4.7. 
 
 
Dari hasil SEM di atas terlihat bahwa bentuk partikel dari sampel serbuk  
ZrO2 yang dikalsinasi pada suhu 625°C selama 4 jam terjadi gumpalan, ini 
menunjukkan bahwa sampel serbuk ZrO2 yang diperoleh melalui metode 
kopresipitasi cenderung beraglomerasi dengan ukuran partikel yang bervariasi 
dari 100 nm sampai dengan sekitar 500 nm seperti yang ditunjukkan kurva 
distribusi ukuran partikel pada Gambar 4.6(b).  
 
4.5. Pembahasan  
Bahan dasar pembuatan sampel serbuk ZrO2 adalah pasir zirkon alam 
Kereng Pangi dengan kandungan unsur Zr sebesar 70%. Melalui metode alkali 
fusion dan kopresipitasi serta beberapa proses lainnya seperti separasi magnetik, 
leaching HCl pada suhu 60-70°C selama 3 jam dan  leaching HCl pada suhu 80-
90°C selama 30 menit, serbuk ZrO2 telah berhasil disintesis dengan tingkat 
kemurnian unsur Zr yang meningkat menjadi 96,10%  seperti yang ditunjukkan 
pada Tabel 4.1. Selain peningkatan unsur Zr dari karakterisasi XRF, keberhasilan 
Gambar 4.7. Morfologi Sampel Serbuk ZrO2 setelah Dikalsinasi pada Suhu 
625°C selama 4 jam 
500 nm 
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sintesis serbuk ZrO2 dapat dilihat dari hasil karakterisasi XRD pada Gambar 4.4 
yang menunjukkan bahwa pola difraksi yang dihasilkan adalah ZrO2 dengan fasa  
tetragonal.  
Selain mensintesis serbuk ZrO2, penelitian ini juga bertujuan untuk 
mengamati proses pembentukan fasa dari ZrO2 akibat dari variasi suhu dan waktu 
kalsinasi. Pembentukan fasa kristal dari ZrO2 dimulai dari hilangnya koordinat air 
(H2O) dan gugus hidroksil pada proses pengeringan hasil kopresipitasi kemudian 
hasil pengeringan tersebut menjadi fasa amorf Zr(OH)4 yang merupakan hasil 
karakterisasi FTIR ditunjukkan pada Gambar 4.3. Pada suhu sekitar 25°C sampai 
dengan 500°C ditunjukkan dari hasil DSC/TGA Gambar 4.4, terjadi pengurangan 
massa yang signifikan dan reaksi endoterm, tahap selanjutnya dengan naiknya 
suhu, oksolasi dari gugus fungsional –OH menjembatani pembentukan embrio inti 
oksida dan akhirnya inti tersebut tumbuh membentuk kristal ZrO2 (Norman et al., 
1994), berdasarkan (Hannink et al., 2000) puncak kurva pada Gambar 4.4  
menunjukkan terjadinya proses eksotermik maksimum pada suhu 617°C yang 
diikuti dengan pengurangan massa yang signifikan disertai dengan kristalisasi 
ZrO2. Berikut reaksi kimia yang terjadi selama proses pembentukan ZrO2 setelah 
kopresipitasi (Kumar et al., 2015).  
 
Dari kurva DSC Gambar 4.4 reaksi eksoterm dimulai pada suhu > 550°C 
hal ini berhubungan dengan proses awal kristalisasi serbuk ZrO2. Pada penelitian 
ini suhu kalsinasi dimulai pada suhu 575°C. Dari hasil karakterisasi XRD pada 
Gambar 4.5, fasa kristal sampel serbuk ZrO2  sudah terbentuk pada suhu 575°C. 
Pola difraksi yang dihasilkan dari variasi suhu dan waktu kalsinasi cenderung 
sama dengan hasil analisis kualitatif menunjukkan fasa yang terbentuk pada 
variasi ini adalah sama yaitu fasa tetragonal. Pada fasa tetragonal bilangan 
koordinasi dari kation Zr4+ adalah 8. Fasa tetragonal dalam nanokristal ZrO2 dapat 
distabilkan pada temperatur ruang dibawah ukuran kritis 10 nm (untuk isolasi, 
tunggal, regangan bebas nanopartikel) atau 30 nm (dikaitkan dengan penyatuan 
ZrOCl2.8H2O(aq) + 2NH4OH(aq)Zr(OH)4(aq) + 2NH4Cl(aq)+ H2O(aq)   (1) 
Zr(OH)4  ZrO1.5 (OH)(s) + 1.5 H2O(aq)     (2) 
ZrO1.5 (OH)(s)ZrO2(s) + 0.5 H2O(g)      (3) 
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kekristalan ZrO2). Namun pada penelitian ini diperoleh fasa stabil tetragonal 
dengan ukuran kristal > 30 nm. Fasa tetragonal dapat terbentuk lebih dahulu 
daripada fasa stabil monoklinik sesuai dengan postulat Ostwald karena memiliki 
energi bebas yang lebih besar dibandingkan fasa monoklinik sehingga kecepatan 
kristalisasi fasa tetragonal lebih besar pada temperature ruang (Kurapova and 
Konakov, 2014). Proses untuk mencapai fasa stabil monoklinik, ZrO2 fasa 
tetragonal harus membuang sebagian energi bebas dengan meningkatkan ukuran 
kristalnya untuk memperkecil luas permukaan batas butirnya (grain boundary) 
sehingga energinya berkurang dan akhirnya mencapai energi bebas minimum 
seperti pada fasa stabil monoklinik (Mamivand et al., 2013). Dalam kasus bulk, 
kestabilan fasa tetragonal telah dilengkapi oleh prosentase kekosongan ion 
oksigen oleh doping ketakmurnian  tri-, tetra-, dan penta-valent dalam kisi ZrO2. 
Faktanya kestabilan struktur tetragonal dari nanokristal ZrO2 kemungkinan 
berkaitan dengan adanya generasi dari kelebihan kekosongan ion oksigen pada 
ukuran nano (Shukla and Seal, 2005).   
 Variasi suhu dan waktu kalsinasi Gambar 4.5 menyebabkan terjadinya 
pergeseran sudut 2θ.  Sudut 2θ cenderung bergeser ke kiri pada waktu penahanan 
3  dan 4 jam sedangkan untuk penahanan 5 jam cenderung bergeser ke kanan. 
Pergeseran sudut 2θ tersebut mempengaruhi jarak antar bidang atom berdasarkan 
hukum Bragg, dan selanjutnya akan mempengaruhi besarnya parameter kisi yang 
berkaitan dengan volume sel satuannya seperti yang ditunjukkan Tabel 4.2, 
dimana setiap variasi suhu dan waktu kalsinasi menyebabkan perubahan volume 
sel satuan dari sampel serbuk ZrO2, namun perubahan yang terjadi sangat kecil 
dan tidak signifikan hanya dalam skala angstrom.  
Pada Tabel 4.3 hasil estimasi ukuran kristal rata-rata terbesar pada suhu 
725°C dengan waktu penahanan 5 jam sebesar 74 nm dan yang terkecil adalah 
pada suhu 625°C dengan waktu penahanan 3 jam sebesar 38 nm. Berdasarkan 
teori, dengan naiknya suhu maka pergerakan atom dalam kristal akan semakin 
cepat sehingga pertumbuhan kristal juga semakin cepat, pertumbuhan kristal 
ditandai dengan bertambahnya ukuran kristal dengan naiknya suhu. Begitu pula 
untuk waktu penahanan, semakin lama waktu penahanan maka atom-atom dalam 
kristal akan semakin teratur susunannya dan keteraturan ini menunjukkan 
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perubahan ukuran kristal yang semakin meningkat. Berdasarkan yang dihasilkan 
pada Tabel 4.3, peningkatan suhu dan waktu kalsinasi meningkatkan ukuran 
kristal. Peningkatan ukuran kristal rata-rata yang signifikan terjadi pada suhu 
725°C dan 675°C dengan waktu penahanan 4 jam. Kenaikan ukuran kristal rata-
ratanya mencapai 30 nm untuk 725°C dan 24 nm untuk 675°C. Sedangkan untuk 
suhu 575°C dan 625°C kenaikannya hanya sekitar 3 nm.  
Ukuran partikel merupakan kumpulan dari kristal, jika dihubungkan dari 
hasil analisis estimasi ukuran kristal rata-rata dengan ukuran partikel rata-rata 
hasil PSA maka sampel serbuk ZrO2 yang dikalsinasi pada suhu 575°C, 625°C, 
725°C selama 3 jam memiliki jumlah kristal yang sama dengan suhu 575°C 
selama 4 jam dan 625°C selama 5 jam yaitu berisi sekitar enam kristal. Untuk 
suhu 675°C 3 jam, 675°C 4 jam, 725°C 4 jam, dan 725°C 5 jam, jumlah 
kristalnya paling sedikit yaitu sekitar tiga kristal, sedangkan suhu 675°C 5 jam 
dan 625°C 4 jam jumlah kristalnya adalah sekitar lima kristal dan untuk suhu 
575°C 5 jam sekitar empat kristal. Hal ini menunjukkan bahwa kristal dengan 
ukuran yang lebih kecil cenderung membentuk ukuran partikel yang lebih besar 
karena luas permukaan spesifiknya menurun sehingga derajat aglomerasinya 
meningkat (Gaber et al., 2013). Oleh karena itu, banyaknya jumlah kristal dalam 
sebuah partikel dapat menunjukkan tingkat aglomerasi dari partikel serbuk ZrO2. 
Aglomerasi merupakan hasil alamiah dari pengaruh dominan gaya antar partikel 
ketika ukuran partikel < 1µm. Aglomerasi mengacu pada adanya adhesi partikel 
yang satu dengan lainnya karena adanya gaya tarik van der Waals  yang secara 
signifikan membesar pada partikel berukuran nano (Vasylkiv et al., 2006), hal ini 
dapat ditunjukkan oleh morfologi sampel serbuk ZrO2 hasil SEM Gambar 4.7 
sampel yang dikalsinasi pada suhu  625°C selama 4 jam, dimana partikel-
partikelnya beraglomerasi membentuk gumpalan besar. Dari hasil ini, 
menunjukkan bahwa sampel serbuk ZrO2 yang diperoleh melalui metode 
kopresipitasi cenderung beraglomerasi. Selain itu, suhu dan waktu kalsinasi 
berpengaruh pada tingkat aglomerasi sampel serbuk ZrO2 yang dihasilkan. 
Semakin besar suhu dan waktu kalsinasi cenderung dapat mengurangi tingkat 
aglomerasi dari  sampel serbuk ZrO2 yang dihasilkan.   
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”Halaman ini sengaja dikosongkan” 
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BAB 5 
KESIMPULAN 
5.1. Kesimpulan 
Dari penelitian yang telah dilakukan, didapatkan beberapa kesimpulan 
yang menjawab tujuan penelitian ini, yaitu: 
1. Serbuk ZrO2 berhasil dibuat dari pasir zirkon alam Kereng Pangi melalui 
metode alkali fusion dan kopresipitasi dengan kemurnian unsur Zr 96,1%. 
2. Fasa yang terbentuk dari sampel serbuk ZrO2 dengan variasi suhu dan waktu 
kalsinasi adalah fasa tunggal, yaitu ZrO2 tetragonal. Hal ini menunjukkan 
bahwa pengaruh variasi suhu dan waktu kalsinasi pada pembentukan fasa 
sampel serbuk ZrO2 tidak signifikan. 
3. Peningkatan suhu dan waktu kalsinasi cenderung meningkatkan ukuran 
kristal rata-rata sampel serbuk ZrO2, dengan ukuran kristal rata-rata terkecil 
sebesar 38 nm pada suhu 625°C selama 3 jam dan ukuran kristal rata-rata 
terbesar pada suhu 725°C selama 5 jam sebesar 74 nm. 
4. Pengamatan mikrostruktur pada sampel serbuk ZrO2 dengan variasi suhu dan 
waktu kalsinasi memberikan hasil yaitu sampel serbuk ZrO2 yang dihasilkan 
sebagian besar mengalami aglomerasi. Suhu kalsinasi berpengaruh pada 
tingkat aglomerasi sampel serbuk ZrO2 yang dihasilkan. Semakin tinggi suhu 
kalsinasi dapat mengurangi tingkat aglomerasi dari  sampel serbuk ZrO2 yang 
dihasilkan. Hal ini terlihat pada suhu kalsinasi 675°C dan 725°C 
menghasilkan partikel lebih homogen dengan ukuran partikel yang cenderung 
mengecil dengan bertambahnya waktu penahanan. 
 
5.2. Saran 
Beberapa saran untuk penelitian selanjutnya: 
1. Perlu dicari metode pemurnian lain yang lebih efektif untuk mengurangi 
pengotor Ti dan Hf yang masih tersisa. 
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2. Preparasi dilakukan dengan lebih cermat, termasuk dalam menentukan 
massa sampel serbuk ZrO2 sebelum kalsinasi agar dibuat sama untuk 
semua variasi, sehingga pertumbuhan kristal dan prosentase pengurangan 
massa dapat diamati dengan baik. 
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LAMPIRAN A 
Data ICSD Analisis Data Difraksi Sinar-X 
Fasa ZrO2 Tetragonal  
Data    92092-ICSD 
Database code   ICSD 92092 
Audit creation date  2002-10-01 
Chemical name systematic Zirconium oxide 
Chemical formula Structural  Zr O2 
Chemical formula sum   O2 Zr1 
Publ section Title    O2 Zr1 
Citation id    ASTM primary  
Citation journal abbrev Physical Review, Serie 3. B - Condensed  
Citation year   2000 
Citation journal volume  62 
Citation page first   8731 
Citation page last   8737 
Citation journal id   PRBMDO  
Publ author name Bouvier, P.; Djurado, E.; Lucazeau, G.; Le 
Bihan, T. 
Cell length a   3.512(3) 
Cell length b   3.512(3) 
Cell length c   4.988(8) 
Cell angle alpha    90 
Cell angle beta    90 
Cell angle gamma   90 
Cell volume    61.5206 
Cell formula units z   2 
Symmetry space group name h-m 'p 42/n m c' 
Symmetry int tables number  137 
Refine ls r factor all   0.0334 
 
 Symmetry equiv pos site id 
 Symmetry equiv pos as xyz 
1 'y+1/2, x+1/2, -z+1/2' 2 '-y, x+1/2, -z+1/2' 3 'y+1/2, -x, -z+1/2' 4 '-y, -x, -z+1/2' 
5 'x+1/2, y+1/2, -z' 6 '-x, y+1/2, -z' 7 'x+1/2, -y, -z' 8 '-x, -y, -z' 9 '-y+1/2, -x+1/2, 
z+1/2' 10 'y, -x+1/2, z+1/2' 11 '-y+1/2, x, z+1/2' 12 'y, x, z+1/2' 13 '-x+1/2, -
y+1/2, z' 14 'x, -y+1/2, z' 15 '-x+1/2, y, z' 16 'x, y, z' 
 
 Atom type symbol 
 Atom type oxidation number 
Zr4+ 4. 
O2- -2. 
 
 Atom site label  atom site type symbol 
 Atom site symmetry multiplicity 
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 Atom site Wyckoff symbol 
 Atom site fract x 
 Atom site fract y 
 Atom site fract z 
 Atom site B iso or equiv 
 Atom site occupancy  
Zr1 Zr4+ 2 a 0.25 0.75 0.25 3.25(5) 1.  
O1 O2- 4 d 0.25 0.25 0.055(4) 4.5(4) 1. 
#End of data 92092-ICSD 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
41 
 
LAMPIRAN B 
Data X-Ray Fluorescence (XRF) 
A. Pasir Zirkon 
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B. Setelah Separasi Magnetik 
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C. Pasir Zirkon Setelah Ekstraksi dengan Larutan HCl 
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D. Setelah Kalsinasi 
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LAMPIRAN C 
Analisis Estimasi Ukuran Kristal dengan Software MAUD 
A. Kalsinasi 575°C 3 Jam 
 
 
 
 
 
 
B. Kalsinasi 575°C 4 Jam 
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C. Kalsinasi 575°C 5 Jam 
 
 
 
 
 
D. Kalsinasi 625°C 3 Jam 
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E. Kalsinasi 625°C 4 Jam 
 
 
 
 
 
F. Kalsinasi 625°C 5 Jam 
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G. Kalsinasi 675°C 3 Jam 
 
 
 
 
 
H. Kalsinasi 675°C 4 Jam 
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I. Kalsinasi 675°C 5 Jam 
 
 
 
 
J. Kalsinasi 725°C 3 Jam 
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K. Kalsinasi 725°C 4 Jam 
 
 
 
 
 
L. Kalsinasi 725°C 5 Jam 
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LAMPIRAN D 
Analisis Volum Sel Satuan dengan Software Rietica 
 
Suhu Kalsinasi 575°C 
Waktu 
(jam) 
Parameter 
Kisi (Ȧ) 
Densitas 
(gr/cm3) 
Volume Sel 
Satuan (Ȧ3) Gof (%) 
Derived 
Bragg 
3 
a=3,552 
b=3,552 
 c=5,113 
6,340 64,509 1,360 1,32 
4 
a=3,548 
b=3,548 
c=5,112 
6,353 64,351 1,406 1,36 
5 
a=3,549 
b=3,549 
c=5,115 
6,352 64,425 1,337 2,21 
 
 
Suhu Kalsinasi 625°C 
Waktu 
(jam) 
Parameter 
Kisi (Ȧ) 
Densitas 
(gr/cm3) 
Volume Sel 
Satuan (Ȧ3) Gof (%) 
Derived 
Bragg 
3 
a=3,537 
b=3,537 
c=5,088 
6,429 63,653 1,401 1,68 
4 
a=3,577 
b=3,577 
 c=5,006 
6,389 64,051 1,332 0,88 
5 
a=3,551 
b=3,551 
c=5,104 
6,359 64,359 1,346 0,51 
 
 
Suhu Kalsinasi 675°C 
Waktu 
(jam) 
Parameter 
Kisi (Ȧ) 
Densitas 
(gr/cm3) 
Volume Sel 
Satuan (Ȧ3) Gof (%) 
Derived 
Bragg 
3 
a=3,629 
b=3,629 
c=5,083 
6,113 66,941 0,188 2,34 
4 
a=3,603 
b=3,603 
c=5,175 
6,092 67,180 0,121 0,86 
5 
a=3,547 
b=3,547 
c=5,101 
6,374 64,177 1,393 1,79 
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Suhu Kalsinasi 725°C 
Waktu 
(jam) 
Parameter 
Kisi (Ȧ) 
Densitas 
(gr/cm3) 
Volume Sel 
Satuan (Ȧ3) 
Gof (%) Derived 
Bragg 
3 
a=3,597 
b=3,597 
c=5,175 
6,112 66,956 0,139 0,74 
4 
a=3,594 
b=3,594 
c=5,167 
6,132 66,741 0,111 1,30 
5 
a=3,547 
 b=3,547 
c=5,106 
6,368 64,240 1,349 1,01 
 
 
 
 
 
 
